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1 Bel diesem Bericht handelt es sich um den intemationalen voriaufigen Prufungsbericht, der von der mit der 
' EtoiS PrQf ung beauftragten Beh6rde nach Artikel 35 erstellt wurde und dem Anmelder gemaB 

Artikel 36 Qbermittelt wird. 
2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 5 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 
3 AuBerdem liegen dem Bericht AN LAG EN bei; diese umfassen 

a H (an den Anmelder und das Internationale BQro gesandt) insgesamt 2 Blatter; dabei handelt es sich um 

S Blatter mit der Beschreibung, AnsprQchen unclbder Zeichnungen i, die . geandert ^wurden " n . d .^ e R ^ fl B G ericht 
zugrunde liegen, undfcder Blatter mit Berichtigungen, denen die Behdrde zugestimmt hat (siehe Regel 
70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsvorschriften). 
□ Blatter die frQhere Blatter ersetzen, die aber aus den in Feld Nr. 1 , Punkt 4 und im Zusatzfeld ange Qebenen 
GrOnden na™ Auffassung der Behdrde eine Anderung enthalten, die Qber den Offenbarungsgehalt der 
intemationalen Anmeldung in der ursprOnglich eingereichten Fassung hinausgeht. 
b □ (nur an das Internationale BQro gesandt)\> insgesamt (bitte Art und Anzahl derties ©^onlschen 

M^wA^eben) . dertiie ein Sequenzprotokoll undfcder die dazugehdrigen TabeNen ^^rtMn. 
nur ir ^SffiteiloLrer Fbrm. wle im Zusatzfeld betreffend das Sequenzprotokoll angegeben (siehe Abschnitt 
802 der Verwaltungsvorschriften). 



4. Dieser Bericht enthait Angaben zu folgenden Punkten: 



I3 Feld Nr. I 

□ Feld Nr. II 

□ Feld Nr. Ill 

□ Feld Nr. IV 
H Feld Nr. V 

□ Feld Nr. VI 

□ Feld Nr. VII 

□ Feld Nr. VIII 



Grundiage des Bescheids 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens Qber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche 
Anwendbarkeit 

Mangelnde Einhefflichkeit der Erflndung 

ReorQndete Feststellunq nach Arikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit 
und der - g^Sen ^ndbariceft Unterlagen und Erkiarungen zur StQtzung dieser Feststellung 

Bestimmte angefOhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der intemationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur intemationalen Anmeldung '-^ 
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Datum der Fertlgstellung dieses Berlchts 
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beauftragten Behdrde 
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D-80298 MOnchen 
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Feld Nr. 1 Grundlage des Berichts 



1 Hinsichtlich der Sprache beruht der Bericht auf der internationalen Anmeldung in der Sprache, in der sie 
' eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

□ Der Bericht beruht auf einer Obersetzung aus der Originalsprache in die folgende Sprache, 

bei der es ; sich urn die Sprache der Obersetzung handelt, die fur folgenden Zweck eingereicht worden ist: 

□ Internationale Recherche (nach Regeln 12.3 und 23.1 b)) 

□ Veroffentlichung der internationalen Anmeldung (nach Regel 12.4) 

□ Internationale vorlaufige Prufung (nach Regeln 55.2 undybder 55.3) 

2 Hinsichtlich der Bestandteile* der internationalen Anmeldung beruht der Bericht au\(Ersatzblatter, die dem 
Anmdd^ nach Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Benchts ate 
"ursprQnglich eingereicht" und sind ihm nicht beigefugt): 

Beschreibung, Seiten 

1 . 1 3 in der ursprQnglich eingereichten Fassung 

Anspruche, Nr. 

1 ^ 5 eingegangen am 08.07.2005 mit Schreiben vom 07.07.2005 

Zeichnungen, Blatter 

in der ursprQnglich eingereichten Fassung 

□ einem Sequenzprotokoll undybder etwaigen dazugehorigen Tabellen - siehe Zusatzfeld betreffend das 
Sequenzprotokoll 

3. □ Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung: Seite 

□ Anspruche: Nr. 

□ Zeichnungen: Blatt/Abb. 

□ Sequenzprotokoll (genaue Angaben): 

□ etwaige zum Sequenzprotokoll gehorende Tabellen (genaue Angaben): 

4. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der diesem Bericht bei g ef n ^ 
aufaelisteten Anderungen erstellt worden, da diese aus den im Zusatzfeld angegebenen Grunden nach 
AuffSung ^ der Sde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprQnglich eingereichten Fassung hmausgehen 
(Regel 70.2 c)). 

□ Beschreibung: Seite 

□ Anspruche: Nr. 

□ Zeichnungen: Blatt/Abb. 

□ Sequenzprotokoll (genaue Angaben): 

□ etwaige zum Sequenzprotokoll gehorende Tabellen (genaue Angaben): 

* Wenn Punkt 4 zutrifft, konnen einige oder alle dieser. Blatter mit der Bemerkung 
"ersetzt" versehen werden. 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Januar 2004) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER BERICHT 
USER DIE PATENTIERBARKEIT 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP2004/009883 



r e ld Mr V Beorundete Fests tellung nach Artikel 35 (2) hinsichtlich der Neuheit, der^erfinderischen 
iS^vJdS^SSS^ Anwlndbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutz ung d,eser 
Feststellung . _ — 



1. Feststellung 
Neuheit (N) 

Erfinderische Tatigkeit (IS) 

Gewerbliche Anwendbarkeit (IA) 



Ja: Anspruche 1-15 
Nein: Anspruche 
Ja: Anspruche 
Nein: Anspruche 1-15 
Ja: Anspruche: 1-15 
Nein: AnsprQche: 



2. Unterlagen und Erklarungen (Rege! 70.7): 
siehe Beiblatt 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
BERICHT ZUR PATENTIERBARKEIT 
(BEIBLA1 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP2004/009883 



Beg^ndete Feststellung hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und 
der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser 
Feststellung 



D1: EP-A-1 279 661 
D2: EP-A-1 193 244 
D3: DE 20 41 360 A 



Die vorliegende Anmeldung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Xylylendiarh.n durch 
Ammonoxidation von Xylol zu Phthalodinitril, Quenchen des gasformigen Produktes der 
Ammonoxidationsstufe in einem organischen Losungsmittel, Abtrennung der Hochs.eder 
von der Quenchfliissigkeit und anschlieBende Hydrierung des Phthalodinrtnls. ; 



D 1 teVel/endung von N-Methyl-2-pyrrolidon (NMP) als organisches Losungsmittel fur den 
Quench ist im Stand der Technik nicht offenbart. 
Der Gegenstand der Anspruche 1-15 ist damit neu. 



raTJwI^d^A^ldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(3) PCT, da der 
Gegenstand der Anspruche 1-15 nicht auf einer erfinderischen Tatigkeit beruht. 

D1 wird als nachstliegender Stand der Technik angesehen. Das darin beschriebene 
Verfahren unterscheidet sich von dem vorliegenden dadurch, da(3 Losungsmittel wie meta- 
/para-Xylol, Pseudocumol, Mesitylen, Ethylbenzol, Methylpyridine, Benzonitnl, meta-/para- 
Tolunitril, para-Tolunitril und Cyanopyridine als Losungsmittel fur den Quench 
vorgeschlagen werden (siehe D1, Anspruch 3 und Seite 4, Spalte 5, Zeilen 7-12), wahrend 
in vorliegender Anmeldung die Verwendung von N-Methyl-2-pyrrolidon als 
Quenchfliissigkeit beansprucht wird. 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen 

pJES ff " PATENT,ERBARKEIT PCT/EP2004/009883 

Die zu losende Aufgabe kann darin gesehen werden, ein Verfahren zur Herstellung von 
Xylylendiamin zur Verfugung zu stellen, welches verringerte Stoffstrome, insbesondere 
Losungsmittelstrome, und somit die Verwendung von verkleinerten Apparaten und 
Maschinen ermoglicht. 

Als Losung wird die Verwendung von N-Methyl-2-pyrrolidon als Losungsmittel fur den 
Quench vorgeschlagen. 

In Beispiel 7 (Seite 12) wird die Loslichkeit von Isophthalodinitril (IPDN) in N-Methyl-2- 
pyrrolidon (NMP), Pseudocumol und Mesitylen bei verschiedenen Temperaturen 
verglichen. Isophthalodinitril ist demnach besser loslich in NMP als in Pseudocumol oder 

Mesitylen. . . 

Mit dem Schreiben vom 07.07.2005 wurde ein Versuchsbericht eingereicht, in dem die 
Loslichkeiten von Isophthalodinitril in einigen weiteren aromatischen Losungsmitteln, 
darunter auch meta-Xylol, Benzonitril und meta-Tolunitril, mit der Loslichkeit in NMP in 
Abhangigkeit von der Temperatur verglichen werden. 

Aus dem Bericht ist ersichtlich, dass NMP als Losungsmittel fur Isophthalodinitnl den 
ubrigen aufgefiihrten aromatischen Losungsmitteln deutlich uberiegen ist. 

Der geanderte Anspruch 1 umfasst die Herstellung von meta- ymi para-Xylylendiamin uber 
die Ammonoxidation von meta- bzw. para-Xylol zu Isophthalodinitril bzw. 
Terephthalodinitril. 

Da jedoch fur Terephthalodinitril keine Vergleiche der Losljchkeitswerte vorliegen, kann 
eine erfinderische Tatigkeit lediglich fur die Herstellung von meta-Xylylendiamin. nicht aber 
von para-Xylylendiamin anerkannt werden (Artikel 33(3) PCT). 

Im Schreiben vom 07.07.2005 (Seite 2, Absatz 8) wurde bemerkt, es bestehe keine 
begrundete Vermutung, dass die hohere Loslichkeit nicht auch fur Terephthalodinitril 
gegeben sei. Die Beweislast, dass ein technischer Effekt tatsachlich vorhanden ist, l.egt 
jedoch bei demjenigen, der einen solchen Effekt beansprucht. - 



Industrielle Apwandbarkeit 

Gegen die industrielle Anwendbarkeit bestehen keine Bedenken. 
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PatentansprQche 

1 . Verfahren zur Herstellung von meta- Oder para-Xylylendiamin umfassend die 
Schritte 

5 Ammonoxidation von meta- Oder para-Xylol zu Iso- Oder Terephthalodinitril, wo- 

bei das dampfformige Produkt dieser Ammonoxidationsstufe direkt mit einem 
flOssigen organischen L6sungsmlttel in Kontakt gebracht wird (Quench), 
Abtrennung von Produkten mit einem Siedepunkt hoher als Phthalodinitril (Hoch- 
siedern) aus der erhaltenen Quenchlosung oder -suspension und 

10 Hydrierung des Phthalodinitrils, 

dadurch gekennzeichnet, dass es sich bei dem fur den Quench verwendeten or- 
ganischen Ldsungsmittel urn N-Methyl-2-pyrrolidon (NMP) handelt, 
nach der Abtrennung der Hochsieder und vor der Hydrierung eine teilweise Oder 
vollstandige Abtrennung des NMPs und/oder von Produkten mit einem Siede- 

1 5 punkt niedriger als Phthalodinitril (Leichtsieder) erfolgt und 

das Phthalodinitril fur den Hydrierschritt in einem organischen LOsungsmittel oder 
in flOssigem Ammoniak gel6st oder suspendiert ist. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 zur Herstellung von meta-Xylylendiamin umfassend 
20 die Schritte Ammonoxidation von meta-Xylol zu Isophthalodinitril und Hydrierung 

des Isophthalodinitrils. 

3. Verfahren nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Abtrennung von Hochsiedern aus der erhaltenen QuenchlSsung oder-sus- 

25 pension destillativ Ober Sumpf erfolgt, wahrend Phthalodinitril zusammen mit 

dem Losungsmittel NMP und Leichtsiedem Ober Kopf abgetrennt werden. 

4. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprOche, dadurch gekennzeichnet, 
dass nach der Abtrennung der Hochsieder die teilweise Oder vollstandige Ab- 

30 trennung des NMPs und/oder die Abtrennung von Leichtsiedem destillativ Ober 

Kopf erfolgt. 

5. Verfahren nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Auftrennung der erhaltenen QuenchlSsung oder -suspension in Hochsieder , 

35 Leichtsieder und NMP und Phthalodinitril in einer Seitenabzugskolonne so er- 

folgt, dass Hochsieder Ober Sumpf. NMP und/oder Leichtsieder Ober Kopf und 
Phthalodinitril Ober einen Seitenabzug abgetrennt werden. 

6. Verfahren nach den AnsprOchen 1 oder 2,. dadurch gekennzeichnet, dass die 
40 Auftrennung der erhaltenen Quenchlosung oder -suspension in Hochsieder, 

Leichtsieder und NMP und Phthalodinitril in einer Trennwandkolonne so erfolgt, 
dass Hochsieder Ober Sumpf , NMP und/oder Leichtsieder Ober Kopf und Phtha- 
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lodinitril Qber einen Seitenabzug im Trennwandbereich der Kolonne abgetrennt 
werden. 

7. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprQche. dadurch gekennzeichnet, 
5 dass das Phthalodinitri! fOr den Hydrierschritt in NMP, Xylol, Benzylamin, Tolyla- 

min und/oder Xylylendiamin gelSst Oder suspendiert ist. 

8. Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprtlche, dadurch gekennzeichnet, 
dass die Hydrierung in Gegenwart von Ammoniak durchgefQhrt wird. 

10 

g. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, 
dass die Ammonoxidation bei Temperaturen von 300 bis 500°C an einem Kataly- 
sator enthaltend V, Sb und/oder Cr, als Vollkatalysator oder auf einem inerten 
Trager, durchgefQhrt wird. 

10. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, 
dass bei dem Quench mit NMP die Temperatur des Quenchaustrags 40 bis 
180°C betragt 

20 11. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, 
dass die Hydrierung bei Temperaturen von 40 bis 1 50°C an einem Katalysator 
enthaltend Ni, Co und/oder Fe, als Vollkatalysator oder auf einem inerten Trager, 
durchgefQhrt wird. 

25 12. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, 
dass nach der Hydrierung eine Reinigung des Xylylendiamins durch Abdestillati- 
on des gegebenenfalls eingesetzten LQsungsmittels und Ammoniaks sowie ge- 
gebenenfalls leichtersiedender Nebenprodukte Qber Kopf und destillativer Ab- 
trennung von schwerersiedenden Verunreinigungen Qber Sumpf erfolgt. 

30 

13. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, 
dass man nach der Hydrierung das gegebenenfalls eingesetzte L6sungsmittel 
und Ammoniak sowie gegebenenfalls ieichtsiedende Nebenprodukte abdestilliert 
und danach Xylylendiamin destillativ von schwersiedenden Verunreinigungen ab- 

35 trennt. 

14. Verfahren nach einem der beiden vorhergehenden AnsprQche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass das Xylylendiamin nach der Destination zur weiteren Reinigung 
mit einem organischem Losungsmittel extrahiert wird. 

40 

15. Verfahren nach dem vorhergehenden Anspruch, dadurch gekennzeichnet, dass 
man zur Extraktion Cyclohexan oder Methylcyclohexan verwendet. 



